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Abstract

The EU Landfill Directive (Council Directive 99/31/EC) established that by June 1st
2005 landfills may only accept waste of low biological activity. Such low calorific
materials contribute significantly less to the production of landfill gas. Nevertheless, to
minimize the emission of greenhouse gases, there is a need of further reducing landfill
emissions, specifically methane emission. One of the cost-effective and attractive ways
to reduce the methane emission is the use of landfill cover layers containing methane
oxidation bacteria, reducing methane to CO, in the presence of O, (CH4 + 2 O, = CO
+ 2 H,O + 883 kJ/mol). In 2007 the project “MiMethox- Microbial Methane Oxidation*
sponsored by the BMBF (Federal Ministry for Education and Research) started. One of
the work packages attend to a field study on a MBT-landfill (mechanically-biologically
pre-treated waste) to monitor and characterize methane oxidation at low gas production
landfills. Two test cells with a capillary barrier and different recultivation layers were
constructed: a top soil, rich in humus, locally available and a mixture of loamy soil and
compost (3:1 Vol-%). For the ongoing measurement campaign continuous logging of
temperatures, soil humidity, soil parameters and seepage is done to characterize the
methane reduction potential. Underground chambers, attached in the capillary block on
the waste body, horizontal gas pipes and mobile surface chambers are installed for
analyzing gas samples with regard to methane concentration and methane flux.

Zusammenfassung

Nach Verabschiedung der neuen Abfallablagerungsverordnung (ABABLV, 01.06.2005)
dirfen nur noch mechanisch-biologisch vorbehandelte Abfélle (MBA) auf Deponien
endgelagert werden, was zukinftig eine niedrige Gasbildungsrate erwarten Ilasst.
Dennoch ist die entstehende Methanmenge nicht unerheblich und eine weites gehende
Reduzierung der Deponiegasemissionen ist anzustreben. Die Anwendbarkeit der
mikrobiellen Methanoxidation zum kostengiinstigen Schwachgasabbau ist bereits seit
langem bekannt. Bisher gibt es jedoch noch keine Empfehlungen fir den technischen
Aufbau von optimierten Deponieabdeckschichten sowie ein anwendungsorientiertes

Methodenset zur Quantifizierung der Methanoxidationsleistung. Aus dem Bedurfnis, die
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Abfallentsorgung nachhaltiger zu entwickeln, ist das Verbundvorhaben ,MiMethox —
Mikrobielle Methanoxidation in Deponieabdeckschichten® entstanden. Es wird im
Rahmen der FordermalRnahme ,klimazwei* vom BMBF mit einer Laufzeit von 2007-
2012 gefordert.

Das hier vorgestellte Arbeitspaket beschéftigt sich mit einer Feldstudie auf einer MBA-
Deponie. Auf zwei speziell errichteten Testfeldern wird die mikrobielle Methanoxidation
hinsichtlich ihrer Leistung und Anwendbarkeit im Schwachgasbereich untersucht. Auf
der gemeinsamen Basis eines Kapillarsperrensystems und einem aufgelagerten
mineralischen Boden wurde zum Einen ein am Standort gewachsene humusreicher
Oberboden und zum Anderen eine Anmischung aus einem tonig-lehmigen Unterboden
und Kompost (3:1 Vol.-%) aufgebracht. Die momentan laufende Messkampagne
dokumentiert die Temperatur und Feuchtigkeit in den verschiedenen Bodenhorizonten
sowie die bodenphysikalischen und chemischen Parameter zur Charakterisierung der
Methanoxidationsprozesse. Unterirdische Gashauben, Gasprofile und
Oberflachenemissionsmessungen werden herangezogen, um die
Methankonzentrationen sowie Methanflisse zu bilanzieren und daraus die mikrobiellen
Abbauraten zu bestimmen.
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1  Hintergrund

Abfalldeponien sind aufgrund von biochemischen Abbauvorgédngen organischer
Inhaltsstoffe Orte einer beachtlichen Gasproduktion und -—-emission. Das dabei
entstehende Deponiegas setzt sich in der stabilen Methanphase im Wesentlichen aus
60 Vol.% CH4 und 40 Vol.% CO; zusammen, was einem Verhaltnis von 1,5:1 entspricht
(RETTENBERGER, 1991). Mit zunehmendem Abbau der organischen Abfallbestandteile
verschiebt sich dieses Verhdltnis auf Werte deutlich gréRer als 2:1. Methan als
Hauptbestandteil von Deponiegas stellt neben seiner Explosivitat auch als
Treibhausgas ein grof3es Gefahrenpotential dar. Damit gehdren Deponien weltweit,
gemeinsam mit der Energieerzeugung, der Viehzucht und dem Reisanbau, zu den
groflten vom Menschen verursachten Methanquellen (WANG, 2000). Die
Deponiegasmenge, welche dabei allein in Deutschland entsteht, kann mit etwa 2,5
Milliarden Nm? pro Jahr abgeschatzt werden. Weiterhin tragt Methan nach Kohlendioxid
am zweitstarksten zum anthropogenen Treibhauseffet bei, denn die Klimawirkung von
Methan ist ca. 25 Mal so stark wie die von Kohlendioxid (FORSTER, 2007 [IPCC]). Auf

Praxistagung Deponie 2008  www.wasteconsult.de


http://de.wikipedia.org/wiki/Normkubikmeter
http://de.wikipedia.org/wiki/Normkubikmeter

MiMethox: Mikrobielle Methanoxidation in Deponieabdeckschichten 3

Abfalldeponien werden zur Vermeidung gasférmiger Emissionen im Allgemeinen
spezielle Oberflachenabdichtungen in Kombination mit aktiven oder passiven
Gasfassungssystemen eingebracht, die es erlauben, das deponiebiirtige Gas zu
fassen, zu behandeln und ggf. zu nutzen. Dennoch ist die Restgaspotenzial bei der
Deponierung von MBA mit 20-40 I/kg TS und damit die in die Atmosphére entweichende
Methanmenge nicht unerheblich (Sovez, 2000).

Methanoxidierende Bakterien (MOB), welche ein ubiquitares Vorkommen haben, sind
unter geeigneten Bedingungen in der Lage, das entstehende Methan nach der
folgenden Reaktionsgleichung zu nutzen:

CH,+20; — CO;+ 2 H,0 + 883 kJ- mol

Deponieoberflachenabdichtungen kdnnen daher wie ein Flachenfilter wirken, wodurch
der Aussto3 von Methan und Geruchsstoffen potenziell vermindert werden kann
(MANCINELLI, 1995). Die mikrobielle Methanoxidation stellt damit eine wirksame und
kostengiinstige Mdglichkeit dar, um nachhaltig Methanemissionen aus Deponien zu
verringern (Humer und Lechner 2001). Weitere Anwendungsgebiete fur die mikrobielle
Methanoxidation sind bei Monodeponien fir reaktionsschwache Abfélle, Deponien in
der Anfangsablagerungsphase sowie in der Nachsorgephase zu finden.

Basierend auf diesen Hintergriinden verfolgt das MiMethox-Projekt drei Gbergeordnete
Ziele:

e Entwicklung optimierter Rekultivierungsschichten zur wirksamen Verringerung von
Methanemissionen aus Deponien

e Entwicklung und Validierung einer Methode zur Bilanzierung des Methanhaushalts
ganzer Deponien

e Bereitstellung der Ergebnisse fir die Praxis in Form von zwei technischen Leitfaden.

2 Prozessstudie auf einer MBA-Deponie

2.1 Planung und Bau der Testfelder auf der MBA-Deponie Singhofen,
Rhein-Lahn-Kreis

Auf der Siedlungsmilldeponie des Abfallwirtschaftszentrums Rhein-Lahn Kreis wurden
im Aug./Sept. 2007 auf einem Abfallkérper aus mechanisch-biologisch aufbereiteten
Abfallen ein Testfeld mit den Abmessungen 20 m x 30 m (B x L) mit einem
Abdecksystem aus einer Kapillarsperre mit aufliegender Rekultivierungsschicht
hergestellt (Abbildung 1 und Bild 1). Aufgabe der Kapillarsperre ist hauptsachlich die
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Minimierung der Wassereinsickerung in den Deponiekorper, sie verbessert aber auch
die flachige Verteilung des von unten aus dem Abfallkérper anstrémenden
Deponiegases. Die Testfelder wurden mit einer Hangneigung von 1:7 in sudwestlicher
Richtung profiliert, um das Abflie3en von eingedrungenem Niederschlagswasser in das
eingebaute Drainagesystem zu gewabhrleisten.

0,3 m

0,7m
Qberboden (B)
Kompost-Unter- ‘é’-,
boden-Mischung (M) g -
0.4 m 55
=
] Unterboden = ]
0.2m | 4 (toniger Lehm) E
[
20-25m apillarschicht L
grober Sand 0/2") K] %
apillarblock E— %
ies 2/4") x 0

Abbildung 1 Schematischer Aufbau der Oberflachenabdichtung

Biologische Stabilitat und Nahrstoffgehalt sind wesentliche Parameter fir die Eignung
als Besiedlungssubstrat fur die Methanoxidanten (HUBER-HUMER 2004). Um
verschiedene Boden hinsichtlich ihrer Eignung zu Uberprifen, wurde das Testfeld in
zwei Bereiche unterteilt, in denen unterschiedliche Oberbtden Uber einem einheitlichen
mineralischen Unterboden eingebaut wurden:

e Als Unterboden wurde ein am Standort gewachsener mineralischer Unterboden
verwendet (lockerer Einbau mit einem Verdichtungsgrad von 71 % Dp, und einer
Einbaudicke von 0,9 m inklusive 0,2 m Sackungsreserve, Bodenart nach DIN 4220
toniger Lehm Ut3 bis Ut4, Bodenart nach DIN 4022 U, t, s’, Porenvolumen 52 %,
Luftkapazitat 19 %, nutzbare Feldkapazitat 9 mm/dm, TOC: 0,07 mg/g TS, NH,": 8,4
x 102 mg/g TS, pH: 4,7, WHKmax 47 %).

e Die Testfeldvariante B schliel3t auf dem Unterboden mit einer 30 cm dicken Schicht
eines humusreichen vor Ort gewachsenen Oberbodens ab (Bodenart schluffiger
Lehm Lu bzw. U, t, s, g’, Verdichtungsgrad 69,5 % Dg;, Porenvolumen 51 %,
Luftkapazitat 20 %, nutzbare Feldkapazitat 17 mm/dm, TOC: 0,13 mg/g TS, NH,":
6,5 x 102 mg/g TS, pH: 6,3, WHKmax 55 %).

e Der zweite Testfeldbereich M wurde mit einer Kompost-Unterboden Mischung im
Volumenverhaltnis 1 : 3 aus reifem Griinschnittkompost und dem mineralischem

Unterboden versehen (Bodenart schluffiger Lehm Lu bzw. U, t, s, @',
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Verdichtugnsgrad 58,8 % Dp,, Porenvolumen 60 %, Luftkapazitat 30 %, nutzbare
Feldkapazitat 10 mm/dm, TOC: 0,17 mg/g TS, NH4*: 10,0 x 10° mg/g TS, pH: 6,8,
WHKmax 54 %).

Kompost-Unterboden
Mischung

Oberboden

Testfeldvariante B

Testfeldvariante M

Bild 1 Testfeld mit installierten Messgeraten; linke Halfte: ,Oberboden“-Variante (Bereich B),

rechte Halfte: ,Kompost-Unterboden Mischungs“-Variante (Bereich M)

2.2 Messkampagne

Die seit Januar 2008 laufende Messkampagne erstreckt sich Uber 24 Monate, um die
realen Klima- und Atmospharendruckschwankungen von mindestens zwei ganzen
Jahresgangen abzudecken.

Zum Monitoring von Gasflissen und -mengen, in Abhangigkeit von Temperatur,
Bodenfeuchte und Witterung wurde ein umfangreiches Messequipment auf den beiden
Testfeldern installiert (Abbildung 2).

Vegetationsaufwuchs, Setzungserscheinungen und Witterungseinflisse rufen in der
Rekultivierungsschicht Veréanderungen der bodenphysikalischen und chemischen
Eigenschaften hervor. Die Bodenentwicklung wird daher wahrend der Messkampagne
durch regelmaRige Beprobung (Nahrstoffgehalt, pH-Wert, Leitfahigkeit) beobachtet und
durch erganzende Laboruntersuchungen (Porengrol3enverteilung, Gaspermeabilitat,
biologische Aktivitat) beschrieben.
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T Tensiometer

‘ | I ©  Bodenwasser-Saugkerzen
L
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La
"@" (Thermohygrometer, Regensensor,
Luftdruck, Anemometer)

\)AG .
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Abbildung 2 Installiertes Messequipment auf den Testfeldern; B=Oberboden, M=Kompost-
Unterboden Mischung; Unterteilung der Testfelder entsprechend der
Hangneigung in O=0Oben, M=Mitte, U=Unten

3 Erste Ergebnisse der Messkampagne

3.1 Bodenwassergehalt

Der Wassergehalt spielt bei der Methanoxidation eine entscheidende Rolle, da es als
Transportmedium fir Nahrstoffe zu den methanotrophen Bakterien dient und die
Verfugbarkeit von Methan und Sauerstoff im Boden beeinflusst. In der Literatur werden
unterschiedliche Angaben hinsichtlich der optimalen Bodenfeuchte fir die
Methanoxidation gegeben. So bezeichnet GEBERT (2004) einen Wassergehalt von ca.
26 Vol.-% in einem Temperaturbereich zwischen 8 und 25 °C als Optimum fur die
Methanabbauraten. Unter Extrembedingungen (sehr trocken bzw. sehr feucht) ist die
Bodenfeuchte der limitierende Faktor fur die Methanoxidation, wobei in einem optimalen
Feuchtbereich die Temperatur den dominanten Einfluss hat.
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Abbildung 3 Bodenfeuchte [Vol.-%] im Methanoxidationshorizont (90 cm) der beiden
Testfeldvarianten B und M sowie unterschiedlichen Hangbereichen (U=Unten,
O=0ben)

Bodenhydrologische Messtechnik in Verbindung mit meteorologischen Aufzeichnungen
werden herangezogen um den Wasserhaushalt der Oberflachenabdeckschicht zu
charakterisieren. Abbildung 3 zeigt den Bodenwassergehalt auf den beiden
Testfeldvarianten jeweils an der Hangsohle und —spitze. Betrachtet wird hier die
Bodenfeuchte in einer Tiefe von 90 cm, da aufgrund von Gasprofilmessungen (s. 3.3)
und Aktivitatsuntersuchungen an Bodenproben (s. 3.4) in diesem Horizont die héchste
Methanoxidationsrate zu erwarten ist. Mit einer volumetrischen Bodenfeuchte von 20-30
Vol.-% ist dieser Bodenbereich in den Gberwiegenden Bereichen des Testfeldes relativ
trocken. Zu erkennen ist ein deutlich hoherer Wassergehalt im unteren Testfeldbereich
BU, was mit AbflieBen von Niederschlagswasser und der starkeren Akkumulation an
der Hangsohle zu erklaren ist. Der negative Einfluss hoher Bodenfeuchtigkeit auf die
Gasdiffusion und damit auf die Methanoxidation ist in den Abbildungen 6 und 7 deutlich
zu erkennen.

3.2 Methan

Die Gaszusammensetzung im Profil der Testfeld-Rekultivierungsschichten unterliegt
einer rdumlichen und zeitlichen Dynamik. Sie bestimmt einerseits die Gré3enordung der
aus dem Mullkérper konvektiv und diffusiv entweichenden Gasfracht und stellt
andererseits die zum jeweiligen Zeitpunkt herrschenden Bedingungen fir die
Methanoxidation dar.
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Abbildungen 4 und 5 Gasprofile (CO,, O,, N,, CH,) der beiden Testfeldvarianten ,Oberboden*®
(B) und ,Kompost-Boden Gemisch* (M)

Die Abbildungen 4 und 5 zeigen die Konzentration [Vol.-%] der Gase Kohlenstoffdioxid,
Sauerstoff, Stickstoff und Methan in den Bodenprofilen der beiden Testfeldvarianten. In
beiden Testfeldbereichen deutet die hohe Stickstoffkonzentration bis in eine Tiefe von
90 cm auf eine sehr gute Bodendurchliftung aufgrund der lockeren Bodenschittung
hin. Sauerstoff liegt bis zur Basis der Oberflachenabdichtung in ausreichender Menge
vor. In beiden Testfeldvarianten (B und M) wird das von unten anstromende Methan
sehr schnell, d.h. in einem tiefen Bodenhorizont von 90 cm abgebaut. Die Abnahme der
Sauerstoffkonzentration zwischen 60 cm und 90 cm Tiefe ist auf die dort stattfindenden
Methanoxidationsprozesse zuriick zu fuhren. In den obersten 30 cm (Messstelle B)
bzw. 60 cm (Messstelle M) der Abdeckung ist in beiden Testfeldvarianten kein Methan
gaschromatographisch zu detektieren, was auf dessen vollstdndigen Abbau hinweist,
aber noch durch weitere Untersuchungen quantifiziert werden muss. Generell zeigen
die Gasprofile, dass das Methangasaufkommen aus dem MBA-Miill sehr gering ist (B:
18 Vol.-%, M: 8 Vol.-%), aufgrund des sehr hohen Verrottungsgrades des Materials.

Die Hohen der auftretenden Methankonzentrationen unterliegen rdumlichen, zeitlichen
und umgebungsbedingten Unterschieden. Um die Produktion des Deponiegases im
Mullkdrper quantifizieren und qualifizieren zu kbnnen, wurden unterirdische Gashauben
in den Kapillarblock des Oberflachenabdichungssystems integriert. Grof3e Differenzen
treten aufgrund von saisonalen und witterungsabhéngigen Umwelteinflisse auf. Im
feuchten Fruhjahr staut sich durch die wassergefillten Bodenporen das Methan in der
Oberflachenabdichtung und Sauerstoff wird umgekehrt das Eindringen in den Boden
erschwert (Abbildung 6). Trockene und warme Witterungsphasen erleichtern die
Gasdiffusion und unterstitzen die Methanoxidation (Abbildung 7).
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Abbildung 6 und 7 CHj-Konzentrationen in den unterirdischen Hauben; links: feuchtes und

kaltes Frihling 2008, rechts: Trockenphase im Sommer 2008

3.3 Aktivitat methanoxidierender Bakterien

In Batch-Versuchen  werden gestorte Bodenproben hinsichtlich ihrer
Methanoxidationsaktivitat untersucht. Die aus verschiedenen Profiltiefen (0-90 cm) im
Freiland gewonnenen Bodenproben werden unter Laborbedingungen (50 g TS, 20 °C,
WHKnax 60%) in Septumflaschen unter einer Luft-Methan-Atmosphére (8 Vol.-%) im
Dunkeln  kultiviert. Die Veranderung der Gaszusammensetzung in den
Versuchsbehaltern wird Uber die Zeit durch regelmaRige gaschromatographische (WLD
/ FID) Analysen des Kopfgasraumes verfolgt (CzepPIEL ET AL., 1996). Bei Anwendung
einer standardisierten Versuchsdurchfiihrung lasst sich so die Aktivitatstendenz der
methanoxidierenden Bakterien beurteilen.

In Abbildung 8 ist die CHs-Abbaurate einer Batch-Serie dargestellt. Man sieht, dass der
Methanabbau in der Kompost-Unterboden Mischung (MO), welche die obersten 30 cm
dieser Testfeldvariante bildet, deutlich schneller in Gang kommt und auch insgesamt die
hdchste Abbaurate aufweist. Hier zeigt sich, dass die Nahrstoffverfigbarkeit durch den
Kompost, also die Verfugbaren von C- und N-Quellen, fur die Methanoxidation von
groRer Bedeutung ist. Nach einer Lag-Zeit von ca. 40 Tagen steigt auch die
Methanoxidationsrate in den Bodenproben aus den Tiefen 60-90 cm an. In diesem
Bodenprofil hatten das Material und die darin enthaltenen methanotrophen Bakterien
im Testfeld Kontakt mit einer deutlich héheren Methankonzentration, als die dartber
liegenden Bodenbereiche (s. Abbildung 4 und 5). Wo das Ausgangssubstrat Methan
und Sauerstoff in ausreichender Hohe zur Verfigung steht, kénnen sich die
Bakterienpopulationen sowohl zahlreicher entwickeln als auch physiologisch besser
adaptieren als in denjenigen Bodenbereichen, in welche nur noch Spuren von Methan
vorkommen.
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Abbildung 8 Methanoxidationsaktivitat im Bodenprofil der Oberflachenabdichtung.
(M=Kompost-Unterboden Mischung; B=Oberboden; Profiltiefen von 0-90 cm)
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